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論文の内容の要旨
TiO.)の光触媒効果の発晃以来、様々なスケールに対して Tio.)触媒の合成や物理的特性の研究、光の酸化
性能が光触媒反応に与える影響などについて多数の研究が行われてきた。同時に、光触媒性能を高めるため、
ミクロやナノスケール粒子の開発が行われてきた。粒子を小さくすることで表面積を大きくするとともに、
電子と正孔の距離を短くすることができる。光触媒の懸濁液は廃液処理に用いられているが、ミクロ、ある
いはナノサイズの光触媒は処理後の触媒の回収が難しく環境面やコスト密などで問題をかかえている。さら
に、触媒材料，は高価であるため、光触媒の再利用は実用化に向けて解決すべき大きな課題のひとつとなって
いる。この問題を解決するために、ガラスやシリコン、活性炭素やコットンといった物質に担持させ、触媒
を固定化させる研究が注目されてきた。しかし、その一方で国定化に伴い光触媒効率が低下することが分かつ
てきた。そのような中、先行研究で半導体フィルム電極を用いて電気酸化 (EO) と光触媒 (PC) と組合せ
たものは単体の EOとPCと比べ優れた酸化能力を示すことが明らかとなった。これは、これらの組合せ処
理 (PEC)では、電気化学的分解だけでなく光触媒反応による分解効果があるためである。
本研究では、電気酸化と光触媒反応の棺乗効果を得るために、 WO:Jあるいは AgjP04をTi/lrO[Ptプレー
トにコーティングした新しい電極を PECとして作成した。 EOおよびPECを用いてクロルスルブロン (ChS)
水溶液の ChSの分解を行った。その結果、1)EO法では、低い電流密度では高い電流密度とよヒべ、低い ChS
の分解効率を示し、 ChSの除去率は電流密度に依存することが明らかとなった。なお、異なる初期p討値に
おける ChSの分解率はほぼ同じである。つまり、アノードTi/lr02-Ptは広い pH範菌で使用することができ
ることが期待される。また、水溶液中に NaClを溶かし込み、電気分解でHOClを生産し、 ChSの電気化学分
解を促した。 20mAlcm2の電流密度と 0.2g/lのNaCl濃度で、 10分間の電気分解で、 ChSの濃度は 1mg/1か
らomgllまで減少した。 SEMでの観察の結果、 Ti/lrO:rPtアノードの電気化学性能は長時間の使用に対しで
も劣化しないことが分かった。また、 0.4，2， 4 mAlcm2の電流密度の範囲では効果的に ChSの光触媒分解を促
進したことが分かったが、 4mん'cm2以上の電流密度では ChSの光触媒分解率が減少したことが観察された。
2)PECによる ChSの分解率は EO単独処理の分解率と PC単独処理の分解率との合計より高かった。さらに、
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PECプロセスのカイネティクス定数は、 EOまたは PCプロセスのそれぞれのカイネティクス定数の合計よ
り大きい結果を得た。 2mAJcm~ 以下の電流密度で、印加した電圧は正孔と電子の分離移転を促進し、 ChS
の光触媒分解速度を増加させたと考察している。
さらに、 Fe;j04@Ag:JP04/AgCl光触媒ナメ粒子を磁石材料に磁力で付着させ、有機物であるメチレンブルー
(MB)を混入した水溶液の分解を可視光下で、行った。その結果、高い光触媒活性を示し、磁石による触媒粒
子の分離回収が可能であることを確認した。同材料を 5回再利用したれ:j04@Ag;jP04のか1Bの分解率は初回
目の 99.8%から 7.2%まで低下したことに対し、 5間再利用したれ:04@AgpO，/AgCl触媒の MBの分解率は
初回目の 92.5%から 5四百の86.8%にやや低下したものの高い光触媒活性と安定性を示した。 Fe:jOq@
AgiP01の再利用に伴う機能劣化はAgjP01の光触媒的窮蝕による副生物(黒い金属のAg粒子)が反応容器
内に浮遊し触媒の表面に付着することで光触媒活性の低下を引き起こしたことによるものと推察している。
一方、 Fe:j04@AgjP04/AgCl触媒は、 AgjP01の溶液中での溶解を効果的に防ぎ、光触媒反応、を安定させたと
推察している。
審査の結果の要旨
本研究は、 Ti/lrO[Ptプレートに WO:jまたは AglP01をコーティングした新型電極を開発し、水溶液中の
有機物の分解性能を、有機物としてクロルスルフロンを用いて評価し、高い分解効率を得た。また、磁気分
離回収式光触媒反応装置を開発し、有機物としてメチレンブルーを混入した水溶液の分解実験を行い、可視
光での高し、MB分解活性と高い光安定性を得た。
半導体膜付き電極を使用する電気化学手法と光触媒手法の組み合わせ、電子酸化と光触媒分解の相乗効果
を得て、それぞれの手法より大幅に分解率を向上させたことは高く評価される。また、バイアス電位の役割
は対象汚染物質を電気化学的に分解することだけでなく、電子の駆動及び電子スカベンジャ酸素の提供に
よって光触媒反応を促進していることが期待される。加えて、本研究により得られた実験データは、水環境
浄化工学分野への応用にとって科学的かつ技術的に貴重なものとしてオリジナリティに富む研究として高く
評価できる。
平成 24年5月 18日、学位審査委員会において、審査委員全員出席のもとに論文の審査および最終試験を
行い、本論文について著者に説明を求め、関連事項について質疑応答を行った。その結果、審査委員全員に
よって合格と判断された。
よって、著者は博士(環境学)の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
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